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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 
@ Harzverbundmaterial 

@ Es wird ein Harzverbundmaterial bereitgestellt, das die 
Steuerung einer Polymerphasenstruktur erlaubt. Das Ma- 
terial umfalit Teilchen 1 mit einer Oberflache von nicht 
weniger als 50 m^/g und wenigstens zwel oder mehr Po- 
lymere 21 und 22 oder ein Copolymer mit wenigstens 
zwei oder mehr Segmenten. Die Polymere oder das Copo- 
lymer bilden/bildet eine Phasenstruktur 5 mit einer Ein- 
heitsdicke (t) von 1 bis 1000 nm und sind/ist auf die Ober- 
flache des Teilchens auflaminiert. Es ist bevorzugt, dali 
die Teilchen eine nadeifdrmige, platten- bzw. blattformi- 
ge« kugetformlge oder zylindrische Form haben und das 
Copolymer ein Blockcopolymer oder ein Pfropfcopolymer 
mit wenigstens zwci oder mehr Segmenton ist. 
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Beschreibung 



Die vorliegende Erfindung betriff t ein Harzverbundmate- 
rial, insbesondere die Slruklur eines Harzes. 

Bisher wurde anorganisches Material, wie Ton oder Talk, 
zu einem Harz gegeben, um die Eigenschaften des Harzes 
zu verbessem. 

Beispielsweise offenbaren E. P. Giannelis et al. in Chem. 
Mater. 5, 1994-1996 (1993) eine Technik zum Komplexie- 
ren von Polystyrol und Ton. 

Zusatzlich offenbart JP-A 8-333,114 Verfahrensweisen 
zum Einfuhren einer polaren Gruppe in ein Polymer, um die 
Dispergierbarkeit von Ton zu verbessem. 

Die Erfinder der vorliegenden Erfindung haben die Tech- 
niken zum Verleilen von Ton in einem Polymer ausgenutzt 
und haben so die Erfindung, die die Steuerung der Phasen- 
struktur eines Polymers belriffl, vervoUstandigt. 

Die vorliegende Erfindung slellt ein Harzverbundmaterial 
■ zur Verfugung, das es erlaubt, die PhasensUiiktur eines Po- 
lymers zu sleuern. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Harzver- 
bundmalerial, das Teilchen mil einer OberflSche von nichl 
weniger als 50 m^/g und wenigsiens zwei oder mehr Poly- 
mere Oder ein Copolymer unifaBl, das wenigsiens zwei oder 
mehr Segmenle umfafit, wobei die Polymere oder das Copo- 
lymer eine Phasenstruklur bilden/bildet, die auf die Oberfla- 
che der Teilchen laminiert. ist und eine Einheitsdicke von 
1 nm bis 1.000 nm aufweist. 

Zwei Oder mehr Polymere oder ein Copolymer, das zwei 
oder mehr Segmehie (gemeinsame molekulare Kettenbil- 
dung) umfaBt, haben urspriinglich die Neigung, daB sich he- 
lerogene Polymere oder Segmenle irennen und homogene 
Polymere oder Segmenle aggregieren, so daB, wie in Fig. 
1 A gezeigl, mehrere Phasen 501 und 502 slalislisch disper- 
gierl werden. Wenn ein Teilchen in solche Polymere oder 
ein solchcs Copolymer mil der slalisiischen Phasenslruklur 
59 eingefiihrl wird, werden die Phasen 501 und die Phase 
502 nacheinander auf die OberHache des Tcilchens 1 lami- 
niert, wobei eine Phasenslruklur 5 mil den in Fig. IB gc- 
zeigten Orieniierungscigenschaflen gebildet wird. 

Durch EinFiihren von Teilchen in eine Mischharzmalrix 
aus zwei oder mehr Polymeren oder aus einem Copolymer, 
das zwei oder mehr Segmenle enlhall erlaubl es die voriie- 
gende Erfindung, daB eine Phasenslruklur aus mchreren 
Schichien gesieueri gebildei wird, die aus den Polymeren 
oder aus dem Copolymer beslehen. 

Obwohl in Fig. lA und Fig. IB zwei Arien von Phasen 
501 und 502 beispiclhafl genannl sind, konnen drei oder 
mehr Phasen.eingeselzl werden. 

In der vorliegenden Erfindung neigen zwei oder mehr Po- 
lymere dazu, daB homogene Polymere aggregieren und eine 
Phasenlrennung verursachcn. Ein Copolymer, das zwei oder 
mehr Segmenle aufweisi, ncigl ebenfalls dazu, daB homo- 
gene Segmenle aggregieren und eine Phasenlrennung zwi- 
schen heierogenen Segmenten bewirken. 

Der in der vorliegenden Beschreibung und den Ansprii- 
chcn verwendete Ausdruck "Phasenlrennung" beziehl sich 
auf die Eigenschaften, bei denen homogene Polymere oder 
homogene Segmenle eines Copolymers miieinander aggre- 
gieren und sich helerogene Polymere oder helcrogcne Seg- 
menle irennen. 

Zwei Oder mehr Polymere oder ein Copolymer, die bzw. 
das eine Phasenlrennung bewirken bzw. bewirkl, zeigen die 
Fahigkeii zur Selbslorgunisalion um ein Teilchen- hcrum, 
wobei eine Phasenslruklur gebildei wird, die das Teilchen 
als Kern hat und Oricnlierungseigcnschaften aufweisi. 

Diesc Phasenslruklur mil Oricnlicrungseigcnschaficn isi 
eine Sirukiur, in der homogene Polymere oder homogene 



Segmenle in einem Copolymer miieinander aggregieren, 
wobei Phasen gebildet werden, und die Phasen werden 
nacheinander um ein Ibilchen laminiert. 
Wenn ein erfindungsgemSfies Harzverbundmaterial ein 
5 Teilchen 1 und zwd Arten von Polymeren 21 und 22 (Fig. 
2A) umfaBt, wird von den Polymeren das Polymer 21, das 
die hohere Affinital zu dem Teilchen 1 hat, zuerst auf der 
Oberflache des Teilchens 1 unter Bildung der ersten Phase 

51 (Fig. 2B) angeordnet". Danach wird das Polymer 22, das 
10 eine geringere Affinitat zu dem Teilchen 1 hat, auf der Ober- 
flache der ersten Phase 51 unter Bildung einer zweiten Phase 

52 angeordnet. Danach wird, falls erforderlich, dasselbe 
Polymer 21 wie das Polymer 21, das die erste Phase 51 ge- 
bildet hat, auf der Oberflache der zweiten Phase 52 unter 

15 Bildung einer dritten Phase 53 angeordnet. Dies wird wie- 
derholt, wobei eine Phasenslruklur 5 gebildet wird, in der 
die Polymere 21 und 22 auf die Oberflache des Teilchens 1 
laminiert sind, wie in Fig. 2B gezeigl isl. 
Wenn ein erfindungsgemaBes Harzverbundmaterial ein 

20 Teilchen 1 und ein Copolymers umfaBt, das zwei Arlen von 
Segmenten 31 und 32 (Fig. 3A) enlhalt, wird von den Seg- 
menten das Segment 31 mil der hoheren Affinitat zu dem 
Teilchen 1 auf der Oberflache des Teilchens 1 unter Bildung 
der ersten Phase 51 (Fig. 3B) angeordnet. Danach werden 

25 andere Segmenle 32, die angrenzend an die Segmenle 31 an- 
geordnet sind, die die ersle Phase 51 bildelen, zueinander 
angeordnet, wobei die zweile Phase 52 gebildei wird. 

Dabei werden Phasenstrukluren wiederholi, die jeweils 
einer Art eines Segments des Copolymers enisprechen. Bei- 

30 spielsweise werden, wie in Fig. 3B gezeigl, im Fall eines 
Copolymers 3, welches zwei Arlen von Segmenlen 31 und 
32 enlhall, zwei Arten von Phasen 501 und 502 wiederholt. 
Wenn ein Copolymer 3 drei Arlen von Segmenten 31, 32 
und 33 enlhalt, wie dies in Fig. 4 gezeigl ist, werden drei Ar- 

35 (en von Phasen 501, 502 und 503 wiederholi. 

Eine Phasenslruklur, die auf der Oberflache eines Teil- 
chens gebildei isl, umfaBl in einigen Fallen nur eine Phase 
und umfaBl in einigen Fallen zwei oder drei oder mehr Pha- 
sen. Wie viele Schichien einer Phasenslruklur gebildei wer- 

40 den, kann durch die Anzahl der Polymcrarien, die Anzahl 
der Segmentarlen eines Copolymers, die Reihenfolge der 
Wiederholungen der Segmenle und dergleichen gesleuert 
werden. Dies kann auch durch die Formbedingungen beim 
Fonnen eines Harzvcrbundmalcrials im Zustand hoher mo- 

45 lekularer Beweglichkeil, wie im geschmolzencn Zusland 
oder dergleichen, gesleuert werden. 

Die Fonn der Teilchen isl ein Hauplfaklor, der die Orien- 
lierung einer Phasenstruklur besiimnil. Die GroBe eines Po- 
lymers und die GroBe eines Segments eines Copolymers 

50 sind ein Hauplfaklor. der die Einheil^dickcjeder Phase in ei- 
ner Phasenstruklur bestimmt. 

Deshalb kann die Phasenslruklur durch Auswahl der 
Fonn der Teilchen, der GroBe des Polymers und der GroBe 
des Segments eines Copolymers und dergleichen gesleuert 

55 werden. 

Eine vollsiandigere Wiirdigung der Erfindung und viele 
der mil der Erfindung verbundenen Vorteile werden durch 
die Bezugnahme auf die folgende genaue Beschreibung bes- 
scr verslandcn, wenn sie in Verbindung mil den beigefugien 
60 ' Zeichnungen geiesen wird. 

Fig. lA ist cine Veranschaulichung einer slalisiischen 
Phasenslruklur vor dem Komplexiercn; 

Fig. IB isl cine Veranschaulichung einer Phasenslruklur 
in einem erfindungsgcmaBen Harzverbundmaierial; 
65 Fig, 2A isl eine Veranschaulichung eines Teilchens und 
von zwei Arlen von Polymeren vor dem Komplcxieren; 

Fig. 2B isl eine Veranschaulichung einer Phasenslruklur 
von zwei Arten von Polymeren gcmiiB der Erfindung; 
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Fig. 3A ist eine VeranschauUchung eines Tfeilchens und 
eines Copolymers, das zwei Arten von Segmenlen umfaBt, 
vor dem Komplexieren; 

Fig. 3B ist eine Veranschaulichuhg einer Phasenstruktur 
eines erfindungsgemaBen Copolymers, das zwei Arten von 
Segmenten umfafit; 

Fig. 4 ist eine Veranschaulichung einer Phasenstruktur ei- 
nes erfindungsgemaBen Copolymers, das drei Arten von 
.Segmenten umfaBt; 

Fig. 5A ist eine Veranschaulichung eines plattchenformi- 
gen Teilchens in der vorliegenden Erfindung; 

. Fig. 5B ist eine Veranschaulichung eines zyiinderformi-* 
gen Teilchens in der vorliegenden Erfindung; 

^Fig. 6A ist eine Veranschaulichung eines nadelformigen 
Teilchens in der vorliegenden Erfindung; 

- Fig. 6^ ist eine Veranschaulichung eines kugelformigen 
Teilchens in der vorliegenden Erfindung; 

Fig. 7 ist eine Veranschaulichung einer Phasenstruktur ei- 
nes Harzverbundmaterials gemaB der vorliegenden Erfin- 
dung; 

Fig, 8 ist eine'(anstelle einer Zeichnung eingereichte) 
Photographic einer transmissionselektronenmikroskopi- 
schen Aufnahme (VergroBerung: 150.000), welche die 
Strukturdes Harzverbundmaterials des Beispiels 1 zeigt; . 

Fig. 9 ist eine (anstelle einer Zeichnung eingereichte) 
Photographic einer transmissionselektronenmikroskopi- 
schen Aufnahme (VergroBerung: 150.000), welche die 
Struklur des Harzmatcrials dcs Vergleichsbeispiels 1 zeigt. 

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung wird eine Pha- 
senstruktur um ein Teilchen gebildet, wenn die Oberfiache 
des Teilchens 50 rnVg oder mehr betragt. Wenn die Oberfia- 
che weniger als 50 mVg ist, ist die Grenzfiache zwischen 
dem Teilchen und den Polymeren oder dem Copolymer ge- 
ring, so daB die Phasenstruktur nicht gut gesteuert. werden- 
kann. 

. ' Vorzugsweisc ist die Oberfiache des Teilchens lOOm^/g 
oder inehr, starker bevorzugl 200 rn^/g oder mehr. Wenn die 
Oberfiache vorzugsweise innerhalb dieser Bereiche liegt, 
kann die Phasenstruktur besonders gut gesieuert werden. 

Die Oberfiache eines Teilchens beziehl sich auf den Wert 
der Oberfiache des Teilchens, geleilt durch das Gewicht des 
Teilchens. 

Wie in Fig. 1 A bis Fig. 4 gezeigt, bilden Polyniere odpr 
bildet ein Copolymer eine Phasenstruktur 5 mil einer Ein- 
heitsdicke (t) von 1 nm bis 1000 nm, starker bevorzugt von 
3 nm bis 1000 nm, um ein Teilchen 1. Der in der Beschrei- 
bung und in den Anspriichen verwendete Begriff "Einheils- 
dicke (t)" bezieht sich auf die Dicke einer Phase, die da- 
durch gebildet wird, daB homogene Polyniere oder Seg- 
mente in eineni Copolymer miteinander aggregiercn. 

Wenn die Einheitsdicke (0 geringer als 1 nm ist, kann 
deswegen, weil die Wechselwirkung zwischen Polymeren 
oder Segmenten gering ist, die Eigenschaft als Polymer oder 
Segment, namiich die Phasentrennung, nicht zufriedens I el- 
lend erhaUen werden. Wenn (t) 3 nm oder mehr ist, zeigen 
sich deswegen, weil die Wechselwirkung zwischen Polyme- 
ren Oder Segmenten starker wird, die Eigenschaften als 
Polymer oder Segment gut. Andererseiis wird dann, wenn 
(t) 1.000 nm iibersteigt, die Bildung einer Phasenstruktur 
um die Teilchen schwierig. 

Vorzugsweise ist die Einheitsdicke 0) einer Phasenstruk- 
tur 5 nm bis 1 .000 nm, starker bevorzugt 5 bis 500 nm. Da- 
durch wird die Sieuerung der Phasenstruktur einfacher, und 
es wird eine Phasenstruktur mil Orieniierungseigenschaften 
gebildet. 

Die Einheit sdicke (I) einer Phasenstruktur hiingt von einer 
Kombination von zwei oder mehr Polymeren oder zwei oder 
iiichr Segmenten in cincnt Copolymer, ihrcin Molekularge- 
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wicht, ihrer molekularen Beweglichkeit und deigleichen ab. 
In der vorliegenden Erfindung ist es nicht erforderlich, 
daB die Phasenstruktur im Bereich des gesamten Harzver- 
bundmaterials gebildet wird; die Phasenstruktur kann je- 
5 doch in mindestens einem Teil des Materials gebildet sein. 
Es ist wunschenswert, daB die Phasenstruktur in den Po- 
lymeren Oder in dem Copolymer in einer Menge von 25 bis 
100 Gew.-% enthalten ist. In diesem Bereich wird die Funk- 
tion der PhasensUiiktur einfach ausgeiibt. Wie vorstehend 
10 gezeigt, weisen die Polymere oder weist das Copolymer ge- 
mafi der vorliegenden Erfindung einen Teil auf, in dem die 
Anordnung von Harzmolekiilen durch das Teilchen gesteu- 
ert wird. 

Es ist bevorzugt, daB das Teilchen eine nadelformige, . 

15 platten- bzw. blattformige, kugelformige oder zylindrische 
Form hat. Dadurch kann die Phasenstruktur besonders gut 
gesteuert werden. Beispielsweise wird, wie in Fig. 5A ge- 
zeigt ist, im Fall platten- bzw. blattformiger Teilchen 1 eine 
Phasenstruktur 5 gebildet, in der mehrere Phasen (wie bei- 

20 spielsweise die erste bis funfte Phase 51 bis 55) auf deren 
oberen und unteren Flachen auflaminiert sind. Wie in Fig. 
5B gezeigt ist, wird im Fall zylindrischer Teilchen 1, die ei- 
nen Hohlraum 10 aufweisen, eine Phasenstruktur 5 gebildet, 
in der mehrere Phasen auf deren Innen- und AuBenflachen 

25 auflaminiert sind. 

Im Fall nadelformiger Teilchen 1 (Fig. 6A) undkugelfor- 
miger Teilchen 1 (Fig. 6B) wird eine Phasenstruktur 5, in 
der mehrere Phasen auf deren Oberflachen auflaminiert sind, 
gebildet. 

30 Die Form des Teilchens ist picht auf diese Form en be- 
schrankt, sondern kann eine andere raumliche, hohle oder 
ebene Fonn oder nicht definierte Form haben. Selbst im Fall 
einer beliebigen Form werden verschiedene Phasenstruktu- 
ren um ein Teilchen gebildet. 

35 Das Material fur das Teilchen kann ein beliebiges sein. 
Beispielsweise kann das Teilchen aus anorganischem oder 
organischem Material bestehen. Anoiganische Malerialien 
sind Met all, Keramik, Ton, KohIenstofl"verbindungen und 
dergleichen. 

40 Als Metall konnen typische Metalle wie Aluminium, Sili- 
cium, Calcium und Kalium und Ubergangsmetalle wie Ei- 
sen, Cobalt, Kupfer und Gold genanni werden. Das Metall 
kann auch eine Legierung von Metallen sein, 

Als Keramikmaterial konnen beispielsweise sogenannie 

45 Siliciumverbindungen, Meialloxide, Melallsulfide und Me- 
lallnilride genannt werden, die Elemente wie Silicium, Sau- 
ersloff, Schwefel und Stickstoff enthalten. 

Die Oberflachen dieser Metalle und Keramikmaieri alien 
konnen mit einer organischen Verbindung behandelt wer- 

50 den, um die AfTinitat zu den Polymeren oder zu dem Copo- 
lymer zu verbessem. 

Ton hat gegebenenfalls ein austauschbares Ion. 
Beispiele von Ton mit einem austauschbaren Ion sind 
nicht auf die folgenden Tone beschrankl, umfassen jedoch 

55 die Kaolinilgruppe wie Kaolinil, Halloysit und dergleichen; 
die Smekiitgruppe wie Montmorillonit, Videlit, Saponit, 
Hektorit, Glimmer und dergleichen; und die Vennikulii- 
gruppe. Ton kann naturlicher Ton, durch Behandlung von 
nalurlichem Ton erhallener Ton oder synthelischer Ton sein, 

60 wie quellbarer fluorierter Glimmer. 

Es ist bevorzugt, daB der Ton mit einem austauschbaren 
Ion organisch gemachler Ton mit einer organischen Sub- 
si anz ist, die an der Gberflache des Materials adsorbiert und/ 
Oder daran gebunden ist und der dadurch erhallen wird, daB 

65 nian den Ton mit einer organischen Substanz behandelt. Ins- 
besondere ist es bevorzugt, daB organische Oniumionen an 
die Oberfiache des Tons gebunden werden, weil dadurch die 
Phasenstruktur Icichtcr gesteuert werden kann. 



DE 100 14 254 A 1 



Es isl bevbizugt, dafi Ton mil einem Gehalt an auslausch- 
baren lonen von 50 bis 200ineq/l00g eingeselzt wird. 
Wenn der Gehall geringer als 50 meq/100 g isl, kann mogli- 
chenveise der Austausch eines Katlons des Tons durch ein 
organisches Ofiiumion nicht zufriedenstellend durchgefilhrt 
werden. Wenn der Gehalt an austauschbaren lonen 
200 meq/lOO g ubersteigt, wird die Bindungskrafl zwischen 
Tonschichten starker, und das Quellen zwischen den Ton- 
schichten kann schwierig werden. 

Beispiele von organischen Oniumionen schlieBen ein: das 
Hexylammoniumion, Octylammoniumion, Decylanunoniu- 
mion, Dodecylammoniumion, Tetradecylanunoniumion, 
Hexadecylammoniumion, Octadecylammoniumion, Hexyl- 
trimethylammoniumion, Ociyltrimethylammoniumion, De- 
cyltrimethylammoniuniion, Dodecyltrimethylammoniu- 
mion, Telradecyltrimethylammoniumion, Hexadecyltrime- 
thylammoniuniion, Ocladecyllrimethylamnnoniuniion, Do- 
decyldiineihylarnmoniumion, Dodecylmethylammoniu- 
mion und dergleichen. 

Weitere Beispiele umfassen schichtahnliche Polysilicat- 
salze wie Kaneamit, Magadiit, Ailamit, Kenyait, Makatil 
und dergleichen. 

Beispiele von Ton ohne auslauschbare lonen umfassen 
Allophan mil kugelfonniger Struktur, Imogolit mil zylinder- 
fomiiger Siruktur, Ccpiolit und dergleichen. Alternaiiv dazu 
kann deren Oberflache mil einer organischen Subslanz be- 
handelt werden, urn die Affiniial zu den Polymeren oder zu 
dem Copolymer zu erhohen. 

Beispiele von KohlenstofFverbindungen schlieBen Akliv- 
kohle, Graphil, Flaren, Kohlensioffnanorohrchen, Kohlen- 
stoifasem und dergleichen ein. 

Beispiele von. organischen Subsianzen schlieBen Latex, 
vemetzte Poly mere und dergleichen ein. Eine organischc 
Substanz kann ein niederniolekularer organischer Krislall 
sein. 

Zwei oder mehr Polymere crier ein Copolymer mil 7.wei 
oder mehr Segmenien neigen dazu, daB homogene Poly- 
niere oder homogene Segmenie miieinandcr aggrcgicren, so 
daB eine Phasenlrennung bewirki wird, Solche Phasenlrcn- 
nungseigenschaflen werden erzeugl durch einen Unler- 
schied in der Aggregalionskrafl zwischen Polymeren oder 
Segmenien, einein Unierschied in dereleklrischen Wechsel- 
wirkung, einem Unierschied in der Trennungsrale aufgnind 
einer Kristallisaiion und dergleichen und einein Unierschied 
in der Affinitai zu den Teilchen. 

Zwei oder mehr Polymere konnen aus den tblgenden Po- 
lymeren kombiniert werden: Poly amid, Polyurelhan, Poly- 
hamstofl', Polycarbonal, Polyaceial, Polyester, Polyarylal, 
Polyphenylenether, Polyphenylcnsullid, Polyeihylen, Poly- 
propyJcn, Polybuten, Polypenten, Elhylen-Propylen-Copo- 
lynier, Elhylen-Buien-Copolymer, Polybutadien, Polyiso- 
pren, hydriertes Polybutadien, hydriertes Polyisopren, 
Elhylen-Propylen-Dien-Copolymcr, Eihylen-Buien-Dien- 
Copolymer, Buiylkautschuk, Polystyrol, Styrol-Buladien- 
Copolymer, Slyrol-hydrierles Butadicn-Copolymer, Polyel- 
her, Polysulfon, Polykcton, Polyphihalimid, Polyethemitril, 
Polybenzimidazol, Polyimid, Polycarbodiiniid, fluorieries 
Polymer wie polyteirafluoriertes Elhylen und dergleichen, 
Polyaniidimid, Polyelherimid, Flussigkristallpolymer, Poly- 
siJan, Siliconpolymer wie Polysiloxan und dergleichen, und 
Acrylpolymer wie PMMA O'olymcihylmeihacrylat). Lclz- 
lercs wird auch weiler mil "PMMA" abgekUrzt. 

Bevorzugle Beispiele von Kombinationen von zwei oder 
mehr Polymeren umfassen Polyphcnylcnoxid und Polysiy- 
rol, Polypropylcn und Eihylcn-Propylen-Kautschuk, Poly- 
propylen und Poiybuien, Polypropylcn und Styrol-Buia- 
dien-Kauischuk. und Polypropylcn und hydricrler Slyrol- 
Butadien*Kautschuk. 



Als Copolymer mil zwei <xier mehr Segmenten gibt es 
beispielsweise ein Copolymer, das durch Polymerisation der 
folgenden zwei oder von mehreren Segmente(n) erhalten 
wird. Beispiele solcher Segmente umfassen: Polyamid, Po- 
5 lyurethan, Polyhamstoff, Polycarbonal, Polyaceial, Poly- 
ester, Polyarylal, Polyphenylenether, Polyphenylensulfid, 
Polyeihylen, Polypropylcn, Poiybuien, Polypenten, 
Ethylen-Propylen-Copolymer, Ethylen-Buten-Copolymer, 
Polybutadien, Polyisopren, hydriertes Polybutadien, hy- 

10 driertes Polyisopren, Ethylen-Propylen-Dien-Copolymer, 
Ethylen-Buten-Dien-Copolymer, Buiylkautschuk, Polysty- 
rol, Siyrol-Buladien-Copolymer, Styrol-hydrierles Bula- 
dien-Copolymer, Polyether, Polysulfon, Polyketon, Poly- 
phthalimid, Polyethemitnl, Polybenzimidazol, Polyimid, 

15 Polycarbodiimid, fluorieries Polymer wie polyteirafluorier- 
tes Elhylen und dergleichen, Polyamidimid, Polyelherimid, 
Russigkristallpolymer, Polysilan, Sihconpolymer wie Poly- 
siloxan und dergleichen, und Acrylpolymer wie PMMA. 
Spezielle Beispiele umfassen Polystyrol, Polyamid, Poly- 

20 ureihan. Polyester, Polybutadien, hydriertes Polybutadien, 
Polyisopren, hydriertes Polyisopren und Polyether. 

Als Struktur eines Copolymers mil. zwei oder mehr Seg- 
menten konnen Blockcopolymere oder Pfropfcopolymere 
genannl werden. 

25 Beispiele von im Handel erhaltlichen Copolymeren, die 
zwei oder mehr Segmente aufweisen, umfassen Tuflex 
(Firma Asahi Chemical), Hyirel (Fimia Toray; Finna Du- 
pont), Pelprene (Finna Toyobo), Grilux (Fimia JSR), Pebax 
(Firma Toray), Daiamid (Firma Daisel, Hutes) und Elastol- 

30 Ian (Firma Takeda Bardishurethene Kogyo). 

Es isl bevorzugt, daB das ZahlenmiUel des Molekularge- 
wichts der zwei oder niehr Polymeren und des Copolymers 
mil zwei oder mehr Segmenten 5.000 bis 10,000.000 isl. 
Wenn es geringer als 5,000 isl, beslehi die Moglichkeii, daB 

35 die Verdrbeitbarkeitseigenschaften des Harzverbundmaleri- 
als verschlechlerl werden. Wenn es 10.000.000 ubersleigt, 
bcslehl die Moglichkeii, daB die mechanischen Eigenschaf- 
icn des Harzverbundmarerials verschlechtert. werden. Es isl 
starker bevorzugt, daB das Molekulargcwicht 5.000 bis 

40 1.000.000 und insbesondere 10,000 bis 500.000 isl. Da: • 
durch werden die Verarbeiibarkeilseigenschafien und die 
mechanischen Eigenschaften verbesserl. 

Es isl bevorzugt, daB der Teilchengehah 0,1 bis 
200 Gew.-Teile isl, bezogen auf 100 Gew.-Tcile der Poly- 

45 mere oder des Copolymers. Wenn er geringer als 0,1 Gew.- 
Teile ist oder 200 Gev/.-Teile ubersieigl, wird die Sieuerung 
der Phascnslrukiur moglicherweise schwierig. Es isl bevor- 
zugt, daB der Teilchengehah 0,1 bis 30 Gew.-Teile isl, bezo- 
gen auf 100 Gew.-Teile der Polymere oder des Copolymers. 

50 Dadurch werden die Wirkungen wciicr verbessen, so daB 
die Slruklur des gesamlen Harzvcrbundmalerials gercgelt ' 
gesleuert. wird und ein Material mil ausgewogenen Eigen- 
schaften als Polymer oder als Segment erhalten wird. 
Urn die Phascnslrukiur mil einer geringeren Menge an 

55 Teilchen zu sleuern, isles bevorzugt, daB die Teilchen in den 
Polymeren oder in dem Copolymer fein verteili werden. 

Wenn das Teilchen Schichlenton isl, isl es bevorzugt, um 
den geschichieien Ton fein zu dispergieren, daB die Poly- 
mere oder das Copolymer zwischen Tonschichlen eingela- 

60 gerl bzw. interkaliert wird. Der Ausdruck "inlerkalierl" be- 
zieht sich auf den Zustand, bei dem der Abstand zwischen 
Schichicn eines Schichienions weiicr wird als der Ursprung- 
sabsland zwischen Schichten des Schichienions vor dem 
Komplexicren der Polymere oder des Copolymers mil 

65 Schichienlon. Ob Inlerkalalion vorliegl oder nichi, kann 
durch Ronlgenbeugungsanalyse beslimmi werden. Durch 
Inlerkalalion wird die Grenzfliiche zwischen der Obcrfliichc 
des Schichienions und der Polymere oder des Copolymers 
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vergroBerl und wird die Bildung einer Phasenstruktur ver- chen elektarisch isolierende Eigenschaftcn, Mil andcren 

einfacht. Worten: Ein solches Harzverbundmaterial funkdoniert als 

Starker bevorzugt wird der Absland zwischen den elektrisch leitendes anisotropes Material. 

Schichten nach dem Komplexieren im Vergleich zum Ab- Polymere oder ein Copolymer mil Phasentrennungsei- 

stand zwischen Schichten vor dem Komplexieren um 1 nm 5 genschaflen werden/wird zwischen eine Metallphase und 

(10 A) Oder mehr aufgeweitet. Noch starker bevorzugt wird eine Metallphase, zwischen eine Halbleiterphase und eine 

der Abstand zwischen den Schichten durch das Komplexie- Metallphase oder zwischen eine Halbleiterphase und eine 

ren um 2 nm (20 A) oder mehr' aufgeweitet, verglichen mit Halbleiterphase eingefuhrt. Somit kann die Phasenstruktur 

dem Abstand vor dem Komplexieren. Noch weiter bevor- der Polymere oder des Copolymers auf dercn Oberflache ge- 

zugt wird der Absland zwischen den Schichten durch das 10 steuert werden. 

Komplexieren um 10 nm (100 A) oder mehr aufgeweitet, Bei Verwendung des Harzverbundmalerials als Folienma- 

verglichen mit dem Abstand vor dem Komplexieren. Beson- terial ist beispielsweise eines der mindestens zwei Polymere 

ders bevorzugt geht die Schichtstruktur des Schichtentons ein Polymer mit Gasbarriereeigenschaften oder Gassperrei- 

verloren, was zu einer molekularen Dispersion in einer Mo- genschaflen, und das/die andere(n) isl/sind ein Polymer in 

noschicht fiihrt. 15 Form einer MaUix, oder eines der Segmente eines Copoly- 

. ■Bei der Herstellung eines erfindungsgemaBen Harzver- mers, das mindestens zwei Segmente enthalt, ist ein Seg- 

bundmaterials ist es bevorzugt, daB Teilchen mit jeweilsei- ment mit Gasbarriereeigenschaften oder Gassperreigen- 

ner Oberflache von 50 m^/g oder mehr und wenigstens zwei schafien und das/die andere(n) ist/sind ein Segment in Form 

oder mehr Polymere oder ein Copolymer mit wenigstens einer MaUix. In diesem Fall kann eine Funktion dahinge- 

zwei oder mehr Segmenten in der Schmelze gemischt wer- 20 hend verliehen werden, dafi Gas in der Richlung entlang der 

den. Das resullierende Verbundmaterial wird unter Orientie- Oberflache der Teilchen (S-Richtung in Fig. IB) durchtreten 

ren der Teilchen spritzgegossen oder expandiert. Dadurch kann, jedoch Gas in vertikaler Richlung (Z-Richtung in Fig. 

werden die Teilchen des Harzverbundmalerials orienlierl, IB) blockiert wird. Da die Phasenstruktur im Nanometerbe- 

und somit kann die gesamte Struktur des Harzverbundmaie- reich gesteuert werden kann, kann ein solches Material als 

rials gesteuert werden. Mit anderen Worten: Die Teilchen 1 25 Substrat fur mehrschichtige Foiien eingeselzt werden. 

in dem Harzverbundmaterial werden - wie in Fig. 7 gezeigt Bei der Verwendung des Harzverbundmalerials als opti- 

- in eine bestimmte Richtung orientiert, und die Phasen- sches Material wird beispielsweise eine Phasenstruktur auf 

slrukluren 5, die auf ihren Oberilachen gebildet werden, der Oberflache eines Teilchens mit mindestens zwei Poly- 

werden ebenfalls in dieselbe Richtung orienlierl.. Dadurch meren oder mit eineni Copolymer, das inindesiens zwei Seg- 

kann eine neue Funklion verliehen werden, und die mecha- 30 nienle enlhall, gebildet, wobei jedes der Polyniere bzw, Seg- 

nischen Eigenschaften konnen verbesserl werden. mente einen unlerschiedlichen Brechungsindex hat. In die- - 

Das erfindungsgeinaBe Harzverbundmalerial kann als vi- sem Fall kann deswegen, weil Lichl (eleklromagnelische 

bralionsdampfendes oder als gegen Vibralioh isolierendes Welle) aufgrund der Orieniierungseigenschaflen der Pha-. 

Material, als elektrisch leitendes Material, als Folienniate- senslruklur beeinfiuBl wird, das Material als doppelbrc- 

rial, als oplisches Material und als antimagnetisches Male- 35 chende Meinbran eingeselzt werden. 

rial eingeselzt werden. Wenn ein Harzverbundmalerial mil einer Phasenstruktur, 

:.Bei Verwendung des Harzverbundniaterials als vibrati- die durch Teilchen gesteuert wird, zu eincm Polymer ohne 

onsdanipfendes oder gegen Vibration isolierendes Material gesteuerle Phasenstruktur gegeben wird, kann des weileren 

ist insbesondere eines der Polymere beispielsweise ein wei- ein neues Verbundmaterial hergesiellt werden. 

ches Polymer, und das andere ist ein harles Polymer, oder es 40 Polymere ohne gesleuerle Slruklur (Phasenstruktur) sind 

ist eines der zwei Segmente des Copolymersi das zwei Seg- Polymere wie Polyamid, Polyester, Polyphenylenoxid, Po- 

niente umfaBl, ein weiches Segment, und das andere isl ein lyacelal, Polyphenylensulfid, Polycarbonat. Epoxyharz, 

harles Segment. In diesem Fall werden, wenn diese Poly- Phenolharz, Polypropylen, Polyelhylen, Elhylen-Propylen- 

rnere oder ein solches Copolymer mil einem Teilchen ver- Copolymer, Polystyrol und dergleichen. Insbesondere weist 

mischt werden/wird, eine weiche Phase und eine harte Phase 45 ein Verbundmaterial gemaB der vorliegenden Erfindung, das 

in einer Richtung entlang der Oberflache des Teilchens ein Blockcopolyrner mit einem Elasiornersysiein umfaBt, 

(Richlung des Pfeils S in Fig. IB) allemierend gebildet. wie eine verbesserte Schlagfesligkeit auf. In diesem Fall ist die 

in Fig. IB gezeigt ist. Wenn ein solches Harzverbundmate- Menge des Verbundmaterials vorzugswcisc 1 Gew.-Teil bis 

rial in einem Vibrationsfeld angeordnet wird, absorbiert die 100 Gew.-Tcile und starker bevorzugl 3 Gew.-Teile bis 

weiche Phase die Vibration und das Material zeigl Vibrali- 50 50 Gew.-Teile und noch starker bevorzugl 5 Gew.-Teilc bis 

onsdampfungs- und Vibraiionsisolationseigenschaflen. 30 Gew.-Teile, bczogen auf 100 Gew.-Teile des Polymers 

Bei Verwendung des Harzverbundmalerials als elektrisch ohne Phasenstruktur. Besonders bevorzugl sind als Blockco- 

leitendes Material ist beispielsweise eines der mindestens polyuter ein Blockcopolyrner mit einem Slyrolsystem, das 

zwei Polymere ein elektrisch leitendes Polymer und das/die Siyrol-Buiadien oder Styrol-hydrierles Buladien als Mono- 

andere(n) ist/sind ein elektrisch .nichlleitendes Polymer, 55 merbausteine enthalt, und ein Blockcopolyrner mit einem 

oder ist eines der mindestens zwei Segmente des Copoly- Amidsystem. Als zuzugebende Teilchen werden vorzugs- 

mers, das mindestens zwei Segmente enthalt, ein elektrisch weise Ton, insbesondere ein mit einer organischen Subslanz, 

leilendes Segment und das/die andere(n) ist/sind ein elek- wie einem Oniumsalz oder dergleichen, behandelter Ton, 

trisch nichlleitendes Segment. In diesem Fall werden dann, eingeselzt. 

wenn diese Polymere oder dieses Copolymer mit einem GO Das erfindungsgemaBe Harzverbundmalerial kann durch 

Teilchen vennischt, werden, eine elektrisch leitende Phase SpritzgicBen, Sirangpressen, PreBfonnen und Blasfonneri 

und eine elekuisch nicht leitende Phase in einer Richtung zu einem geformten Produkt verarbeilcl werden. 
entlang der Oberflache der Teilchen (Richlung des Pfeils S 

in Fig. IB) allemierend gebildet. Ein solches Harzverbund- Ausfuhrungsfonncn 

material hat aufgrund des elcktrischen Flusscs in der Rich- 65 

tung entlang der Oberflache der Teilchen elektrisch leitende Beispicte 1 bis 5, die Aspekte der vorliegenden Erfindung 

Eigenschaftcn; es hat jedoch aulgrund des Fehlens eines betreffcn. und Vcrglcichsbcispiele 1 bis3 werden im folgcn- 

clektrischcn Flusses in der Richlung senkrecht zu den Teil- den eriautcrl. 
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Bei spiel 1 

Das Harzverbundmaterial gemafi diesem Beispiel urn* 
faBle ein Copolymer und ein Teilchen. TViflec H1013 (herge- 
steDt von der Finna Asahi Chemical) wurde als Copolymer 5 
eingesetzt. Als Teilchen wurde organisch gemachler Mont- 
morillonit eingeselzl. Der organisch gemachte MontmoriUo- 
nit war plattchenformiger Ton mil einer Grofie von 100 nm 
X 1 nm und einer Oberflache von 800 mVg. 

Bei der Herstellung des organisch gemachten Montmoril- lO 
lonits wurde zuerst Natrium-Montmorillonil (Markenname: 
Knipia F), hergeslellt von der Firma Knimine Kogyo, als 
Schichlenton hergestellt. 80 g Natrium-Montmorillonit war- 
den bei 80°C in 5.000 ml Wasser dispergiert. 28,5 g Oclade- 
cylamin und 11 ml konzentrierle Chlorwasserstoffsaure 15 
wurden bei 80°C in 2.000 ml Wasser gelost, und die Losung 
wurde zu der Dispersion von Monlmorillonit gegeben. Der 
Niederschlag wurde abfiltriert, niit Wasser bei 80°C dreimal 
gewaschen und lyophilisiert, wobei mil Ocladecylammo- 
nium-Ionen organisch gemachler Monlmorillonit erhalten 20 
wurde. 

Dann wurde der oiganisch gemachle Montmorillonii 
(38,4 g) zu Tufiec H1013 (400 g) gegeben und unler Vermi- 
schen mil einem Zweischneckenexlruder geschmolzen. Die 
Vermischungstemperatur war 200"C, die Achsenroiations- 25 
geschwindigkeil war 200 Upm, und der Gehall an anorgani- 
schen Slofien war 5 Gew.-%, gernessen mil einem Verfah- 
ren, bei deni die nach Gluhen verbleibenden Stoffe be- 
stiminl warden. 

So wurde das Harzverbundnialerial dieses Beispiels or- 30 
hallen. 

Bei Uhlersuchung des resullierenden Harzverbundmaleri- 
als mil einem Transmissionseleklronenniikroskop wurde 
eine Schichienphasensiruklur mil einer Einheitsdicke von 
clwa 10 nrn beobachlel, worin die Slruklur des Copolymers 35 
(Tufiec) uin die dispergierie Montmorilloniischichl 
(schwanf.er Tcil in Querrichlung liinger) gesleueri wurde und 
mehrere Phasen (vSegnienl, schwarzes und weiBes Musier in 
Querrichlung) auf die Obcdlache der Schichl, wie in Fig. 8 
gezeigl, aullaniinierl waren. In Fiy. 8 gibl es einen in Langs- 40 
richlung geslreiflen unklaren Teil, der jedoch durch Behand- 
lung zur Umwandlung in cleklronische Dalen erzeugl 
wurde, und somil bcslehl keine Beziehung zu der Phasen- 
slruklur. 

45 

Beispiel 2 

Als Teilchen wurde organisch geniachles Allophan einge- 
selzl. Das organisch gemachle Allophan war ein kugelfor- 
miger Ton mil einem Durchmcsser von 5 nm und einer 50 
Oberflache von 770 mVg. Bei Behandlung des Allophans 
mil einer organischen Subslanz wurden 30 g Hexyllrieth- 
oxysilan zu 100 g Allophan gegeben, das in 1.000 g Wasser 
dispergierl war; dann wurden 10 ml verdiinnie Chlorwasser- 
stoffsaure dazugegeben, und es wurde 2 Slunden bei 80"C 55 
geriihri. Danach wurde fillrierl und gclrocknel. 

Wie in Beispiel 1 wurde als Copolymer 1\ifieo HI 01 3 
eingeselzl. 

Dann wurde das organisch gemachle Allophan (30 g) zu 
Tufiec H1013 (4(X) g) gegeben und unler Vennischen milei- 60 
nem Zweischneckenexlruder geschmolzen. Die Venni- 
schungstcmperalur war 200*'C, die Achsenroialionsge- 
schwindigkeii war 200 Upm, und der Gehall an anorgani- 
schcn Sloffen war 7 Gew.-%, gernessen mil einem Verfah- 
rcn, bei dem die nach Gluhen verbleibenden Sloffe be- 65 
siiminl werden. 

So wurde das Hansverbundinaicnal dieses Beispiel s er- 
hallcn. 



254 Al 

10 

Bei Unlersuchung des resullierenden Harzverbundmaleri- 
als mil einem Transmissionseleklronenmikroskop wurde 
eine kugelformige Phasenslruklur mil einer Einheitsdicke 
von elwa 10 nm beobachlel, worin die Stniklur des Copoly- 
mers (Tufiec) um das dispergierte kugelformige Allophan 
gesleuert wurde und mehrere Phasen (Segment) auflaminiert 
waren. 

Beispiel 3 

Als Teilchen wurde organisch gemachtes Imogolit einge- 
setzt. Das organisch gemachte Imogolit war ein zylinderfor- 
miger Ton mil einem. Durchmesser von 3 nm und einer 
Oberflache von 740 mVg. Bei der Behandlung von Imogolit 
mil einer organischen Subslanz wurden 30 g Hydroxypro- 
pyilrielhoxysilan zu 100 g Imogolit gegeben, das in 1.000 g 
Wasser dispergierl war; dann wurden 10 ml verdiinnte 
Chlorwasserstoffsaure dazugegeben, und es wurde 2 Slun- 
den bei 80°C geriihrt. Danach wurde filtriert und gelrocknei. 

Als Copolymer wurde Tufiec HI 01 3 wie in Beispiel 1 
eingeselzl. 

Dann wurde das organisch gemachte Imogolit (30 g) zu 
Tufiec HI 01 3 (400 g) gegeben und unler Vermischen mil ei- 
nem Zweischneckenexlruder geschmolzen. Die Vermi- 
schungslemperalur war 200°C, die Achsenrolalionsge- 
schwindigkeii war 200 Upm, und der Gehall an anorgani- 
schen Sloffen war 7 Gew.-%, gemessen mil einem Verfah- 
ren, bei dem die nach Gluhen verbleibenden Sloffe be- 
slimml werden.' 

So wurde das Harzverbundnialerial dieses Beispiels er- 
halten. 

Bei Unlersuchung des resullierenden Harzvcrbundmaieri- 
als mil einem Transmissionseleklronenmikroskop wurde 
eine zylinderformige (nadelfbrmige) Phasenslruklur mil ei- 
ner EinheiLsdicke von elwa 10 nm beobachlel, worin die 
Siruktur des Copolymers ('njliec) um das dispcrgierlc zylin- 
.derl<)nvnge (nadellbrmige) Imogolit gesleuert wurde und 
mehrere Phasen (Segmeni) auflaminiert waren. 

Beispiel 4 

Als Teilchen wurde dcrselbe Monlmorillonit wie in Bei- 
spiel 1 eingeselzl (Oberflache 800 mVg). 

Als Copolymer wurde Daiamide (Finna Disci, Hules) 
eingeselzl. 

Der organisch gemachle Monimorillonir (38,4 g) wurde 
zu Daiamide (400 g) gegeben und unler Vermischen mil ei- 
nem Zweischneckenexlruder geschmolzen. Die Vermi- 
schungslemperaiur war 250''C, die Achsenrolalionsge- 
schwindigkeil war 200 Upm, und der Gehall an anorgani- * 
schen Sloffen war 5 Gew.-%, gernessen mil einem Verfah- ' 
ren, bei dem die nach Gliiheh verbleibenden StofTe be- 
siimmt werden. 

So wurde das Harzverbundmaierial dieses Beispiels cr- 
hallen. . . 

Bei Unlersuchung des resullierenden Harzverbundmaicri- 
als mil einem Transmissionseleklronenmikroskop wurde 
eine Schichiphasensiruktur mil einer Einheitsdicke von clwa 
5 bis 10 nm beobachlel, worin die Siruktur des Copolymers 
(Daiamide) um den dispergierien Schichlenrnonlmorillonit 
gesleuert wurde und mehrere Phasen auflaminiert waren. 

Beispiel 5 

Als Teilchen wurde dcrselbe Monlmorillonit wie in Bei- 
spiel 1 eingeselzl (Obcrfliichc 800 mVg). 

Als Copolymer wurde IZslran C95A (Tiniia Takcda Vcr- 
dishurcihane Kogyo) eingeselzl. 
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Der organisch gemachte Monimorillonit (38,4 g) wurde 
zu Estran C95A (400 g) gegeben und unter Vemiischen mil 
einem Zweischneckenextruder geschmolzen. Die Vemii- 
schungstemperalur war 220°C, die Achsenrotationsge- 
schwindigkeit war 200 Upm, und der Gehalt an anorgani- 5 
schen StofFen war 5 Gew.-%, gemessen mil einem Verfah- 
ren, bei dem die nach Gltihen verbleibenden Stoffe be- 
stimint werden. 

So wurde das Harzverbundmaterial dieses Beispiels er- 
halten. 10 

. Bei Untersuchung des erhaltenen Harz verb undma ten als 
mit einem Transmissionselektronenmikroskop wurde eine 
SchichtenphasensUuktur mit einer Einheitsdicke von etwa 5 
bis 10 nm beobachtet, worin die Struktur des Copolymers 
(Estran) urn den dispergierten SchichtenmontmoriUonil ge- 15 
steuert wurde und mehrere Phasen auflaminiert waren. 

Beispiel 6 

60 g des in. Beispiel 1 erhaltenem Verbundmaterials und 20 
140 g Polypropylen (PP) wurden unter Vemiischen mit ei- 
nem Zweischneckenextruder geschmolzen. Die Vermi- 
schungstemperatur war 200°C und die Achsenrotationsge- 
schwindigkeit war 200 Upm. 

Bei Untersuchung des resultierenden Harzverbundmaleri- 25 
als mit einem Elektronenmikroskop wurde ein Siyrol-Bula- 
dien-CopoIymer in Polypropylen (PP) im Submikronbe- 
reich dispergierl gefunden. Eine Schichtenphascnstruktur 
mit einer Einheitsdicke von etwa 10 nm in einer Styrol-Bu- 
tadien-Copolymcr-Phase wurde beobachlet, worin die 30 
Si.ru klur des Copolymers uin den dispergierten Montinoril- 
lonit. gesteuerl. wurde und mehrere Phasen auflaminiert wa- 
. ren. 

.... Beispiel? 35 

...60 g des in Beispiel 1 erhaltenen Verbundmaterials und 
140 g einer Legierung aus Polypheny lenoxid/Polystyrol 
wurden unler Vemiischen mit einem Zweischneckenextru- 
• der geschmolzen. Die Vennischungstemperatur war 300"C 40 
und die Achsenroiationsgeschwindigkeit war 200 Upm. 

Bei Untersuchung des resultierenden Harzverbundmaleri- 
als mit einem Elektronenmikroskop wurde ein Styrol-Buta- 
dien-Copolymer in einer Legierung aus Polyphenylenoxid/ 
Polystyrol im Submikronbereich dispergierl gefunden. Eine 45 
Schichtenphasenslruklur mil. einer Einheitsdicke von etwa 
10 mil in einer Siyrol-Buladien-Copolymer-Phasc wurde 
beobachtet, worin die Struktur des Copolymers um den dis- 
pergierten Monimorillonit gestcuert. wurde und. mehrere 
Phasen auflaminiert waren. 50 

Beispiel 8 

60 g des in Beispiel 4 erhaltenen Verbundmaterials und 
140 g Nylon-6 wurden unter Vermischen mit einem Zwei- 55 
schneckenexinider geschmolzen. Die Vermischungsiempe- . 
raiur war 250**C und die Achsenrotaiionsgeschwindigkeit 
war 200 Upm. 

Bei Untersuchung des resultierenden Harzvcrbundmaleri- 
als mit einem Elektronenmikroskop wurde ein Amidsystem- 60 
Copolymer in Nylon-6 im Submikronbereich dispergiert ge- 
funden. Eine Schichtenphascnstruktur mil cincr Einheits- 
dicke von etwa 10 nm wurde beobachtet, worin' die Slruktur 
des Copolymers um den dispei;gicrlen Monimorillonit in ei- 
ner Amidsystem-Copolymer-Phase gesteuerl wurde und 65 
mehrere Phasen auflaminiert waren. 
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Beispiel 9 

60 g des in Beispiel 4 erhaltenen Verbundmaterials und 
140 g Nylon-6 wurden unter Vermischen mit einem Zwei- 
schneckenextruder geschmolzen. Die Vemiischungstempe- 
ratur war 280**C und die Achseniotationsgeschwindigkeit 
war 200 Upm. 

Bei Untersuchung des resultierenden Harzverbundmateri- 
als mit einem ElekUwnenmikroskop wuide ein Amidsystem- 
Copolymer in Nylon-6 im Submikronbereich dispeigiert ge- 
funden. Eine Schichtenphasenslruklur mit einer Einheits- 
dicke von etwa 10 nm wurde beobachtet, worin die Struktur 
des Copolymers um den dispergierten Montmorillonit in ei- 
ner Amidsystem-Copolymer-Phase gesteuerl wurde und 
mehrere Phasen. aufianiiniert waren. 

Veigleichsbeispiel 1 

Es wurde ein Harzmaterial, das nur aus einem Copolymer 
bestand, ohne die Zugabe von Teilchen hergestellt. Als Co- 
polymer wurde Tuftec H 1013 (hergestellt von der Firma 
Asahi Chemical) eingesetzt. 

Bei Beobachtung mil einem Transmissionselektronenmi- 
kroskop wurde - wie in Fig. 9 gezeigl -.gefunden, daS die 
Phasenslruktur des Harzmaterials dieses Beispiels staii- 
stisch war. 

Vergleichsbeispiel 2 

Es wurde ein Harzmaterial, das nur aus einem Copolymer 
bcsland, ohne die Zugabe von Teilchen hergestellt. Als Co- 
polymer wurde Daiamide (hergeslelll von der Firma Disel, 
Hules) eingesetzt. 

Die Phasenslruktur des Harz.materials dieses Beispiels 
war stalls tisch. 

Vergleichsbeispiel 3 

Es wurde ein Harzmaterial, das nur aus einem Copolymer 
bestand, ohne die Zugabe von Teilchen hergestellt. Als Co- 
polymer wurde Estran C95A (hergestellt von der Fimia Ta- 
keda Vcrdishurethane Kogyo) eingesetzt. 

Die Phasenslruktur des Harzmaterials dieses Beispiels 
war statistisch. 

Vergleichsbeispiel 4 

Als Teilchen wurden Talk und Glimmer mit einer Ober- 

flache von 5,0 ni^/g eingesetzt. Dies sind platichenfonnige 
Teilchen mit einem Seilenverhaltnis von 30 und einer Lange 
von 5 pni. 

Als Copolymer wurde wie in Beispiel 1 Tbfiec HI 01 3 
eingesetzt. 

Ein Harzverbundmaterial wurde in derselben Weise wie 
in Beispiel 1 hergestellt. 

Bei Beobachtung mit einein Transinissionselcktronenmi- 
kroskop wurde gefunden, daB die Phasenslruktur statistisch ■ 
war. 

Es ist offensichtlich, daB im Lichte der vorstchenden 
Lehre zahlreiche Modifikationen und Variationcn der vorlie- 
genden Erfindung moglich sind. Die beigefuglen Palentan- 
spriiche sollten so vcrstanden werden, daB ihr Umfang die 
Durchfiihrung der Erflndung auf cine andere als die hierin 
beschricbene Weise umfaBt. 

Palentanspruche 



1. Harzverbundmaicrial, das Teilchen mil cincr Obcr- 
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flache von nicht weniger als SOmVg und wenigstens 
zwei Oder mehr Poly mere oder ein Copolymer, das we- 
nigstens zwei oder mehr Segmente aufweist, umfaBl, 
wobei die Polymere oder das Copolymer eine Phasen- 
struktur bilden^ildet, die auf die Oberflache der Teil- 5 
Chen auflaminiert sind/ist und eine Einheitsdicke von 
1 nm bis 1.000 nm aufweist, 

2. Harzverbundmaterial nach Anspruch 1, wobei die 
Teilchen eine nadelformige, platten- bzw. blattformige, 
kugelformige oder zylindrische Form haben. lO 

3. Harzverbundmaterial nach Anspruch 1, wobei das 
Copolymer ein Blockcopolymer oder ein Pfropf copo- 
lymer ist, das wenigstens zwei oder mehr Arten von 
Segmenten umfafit. 

4. Harzverbundmaterial nach Anspruch 2, wobei das 15 
Copolymer ein Blockcopolymer oder ein Pfropfcopo- 
lymer ist, das wenigstens zwei oder mehr Arten von 
Segmenten umfaBt. 

5. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 4, wobei die Oberflache der Teilchen nicht kleiner 20 
als 200 m^/g ist. 

6. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 5, wobei die wenigstens zwei Polymere oder das 
Copolymer, das wenigstens zwei Segmente enthall, 
dazu neigen/neigt, daS homogene Polymere oder Seg- 25 
mente unler Phasenirennung aggregieren. 

7. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 6, wobei die Polyjiiere oder das Copolymer urn das 
Teilchen eine Phasenslruklur mil einer Einheitsdicke 
von 5 nm bis 1 .000 nm bildenAjildei. 30 

8. Harzverbundmaterial riach einem der Anspriiche 1 
bis 7, wobei das Teilchen Melall, Keramik, Ton oder 
eine Kohlenstoffverbindung umfaBt. 

9. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 8, wobei das Teilchen Latex, ein vernetztes Polymer 35 
oder einen niedennolekularen organischen Krislall um- 
faBl. 

10. Harzverbundinalerial nach einein der Anspriiche 1 
bis 9, wobei die wenigstens zwei oder mehr Polymere 
gewiihll sind aus der Gruppe, die bestehl aus Polyamid, 40 
Polyurethan, Polyharnstoff, Polycarbonal, Polyacelal, 
Polyesler, Polyarylal, Polyphenyienelher, Polypheny- 
lensulfid, Polyclhylen, Polypropylen, Polybulen, Poly- 
penten, Elhylen-Propylcn-Copolymer, Elhylen-Bulen- 
Copolymer, Polybutadien, Polyisopren, hydriertes Po- 45 
lybuladien, hydriertes Polyisopren, Eihylen-Propylen- 
Dien-Copolymer, Ethylen-Buien-Dien-Copolymer, 
Buiylkaulschuk, Polystyrol, Siyrol-Buiadien-Copoly- 
mer, Styrol-hydriertes Buiadien-Copolynier, Polyciher, 
Polysulfon, Polykelon, Poly phihali mid, Polyeihcmi- 50 
iril, Polybenzimidazol, Polyimid, Polycarbodiiniid, 
fluoriertcs Polymer wie polyletrafluoriertes Elhylen 
und dergleichen, Polyamidimid, Polyeiherimid, Fliis- 
sigkrislallpolymer, Polysilan, Siliconpolymer wie Po- 
lysiloxan und dergleichen, und Acrylpolymer wie Po- 55 
lymelhylineihacrylal und dergleichen. 

11. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 10, wobei wenigstens zwei Polymere gewahlt sind 
aus einer Kombinalion von Polyphenylenoxid und Po- 
lystyrol, einer Kombinalion von Polypropylen und fio 
Elhylen-Propylen-Kautschuk, einer Kombinalion von 
Polypropylen und Polybulen, einer Kombinalion von 
Polypropylen und Slyrol-Buladien-KauLschuk oder ei- 
ner Kombinalion von Polypropylen und hydrierlem. 
Siyrol-Buiadicn-Kautschuk. 65 

12. Harzverbundmaierial nach einem der Anspriiche 1 
bis 9. wobei das Copolymer mil wenigstens zwei Seg- 
menten ein Copolymer isl, das durch Polymerisation 
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von wenigstens zwei Verbindungen erhalten wird, die 
gewahlt sind aus Polyamid, Polyurethan, Polyham- 
stoff, Polycarbonat, Polyacetal, Polyester, Polyarylat, 
Polyphenyienelher, Polyphenylensulfid, Polyethylen, 
Polypropylen, Polybulen, Polypenten, Ethylen-Propy- 
len-CopoIymer, Ethylen-Buten-Copolymer, Polybuta- 
dien, Polyisopren, hydriertes Polybutadien, hydriertes 
Polyisopren , Ethylen-Propylen-Dien- Copolymer, 
Ethylen-Buten-Dien-Copoiymer, Buiylkaulschuk, Po- 
lystyrol, Styrol-Butadien-Copolymer, Styrol-hydriertes 
Buladi en- Copolymer, Polyether, Polysulfon, Polyke- 
lon, Polyphthalimid, PolyethemiUil, Polybenzimida- 
zol, Polyimid, Polycarbodiimid, fluoriertes Polymer 
wie polyletrafluoriertes Elhylen und dergleichen, Po- 
lyamidimid, Polyeiherimid, Fliissigkristallpolymer, 
Polysilan, Siliconpolymer wie Polysiloxan und derglei- 
chen, und Acrylpolymer wie Polymelhylmeihacrylal 
und dergleichen. 

13. Harzverbundmaierial nach einem der Anspriiche 1 
bis 12, wobei das Zahlenmillel des Molekulargewichts 
der wenigstens zwei Polymere oder des Copolymers 
mil wenigstens zwei Segmenten 5.000 bis 10.000.000 
ist. . , 

14. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 12, wobei der Teilchengehalt 0,1 bis 200 Gew.-" 
Telle ist, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Polymere 
oder des Copolymers. 

15. Harzverbundmaierial nach einem der Anspriiche 1 
bis 14, wobei die Teilchen in den Polymeren oder in 
dera Copolymer fein dispei;giert sind. 

16. Harzverbundmaierial nach einem der Anspriiche 1 
bis 15, wobei die Teilchen Schichtenton sind und die 
Polymere oder das Copolymer zwischen den Ton- 
schichlen inlerkalierl sind/ist. 

17. Harzverbundmaierial nach einem der Anspriiche 1 
bis 16, wobei das Harzverbundmaterial ein vibrations- 
diimpfendes Material, ein gegen Vibration isolierendcs 
Material, ein eleklrisch leiiendes Material, ein Folien- 
malerial, ein optisches Material oder ein antimagneti-' 
sches Material isl. 

18. Harzverbundmaterial nach einem der Anspriiche 1 
bis 17, wobei die Phasenslruklur in den Polymeren 
Oder in dern Copolymer in einer Menge von 25 bis 
1 00 Ge w.-% enthalten ist. 

1 9. Harzverbundmaierial, das dadurch gckeiinzeichnei 
isl, daB das Harzverbundmaierial nach einem der An- 
spriiche 1 bis 1 8 zu einem Harz gegeben wird, das kei- 
nen Teil enthall, in dem eine Phasenslruklur gebildei 
isl. 

20. Harzverbundmaterial, welches Teilchen, die eine 
Oberflache von nichl kleiner als 50 ni^/g haben, und 
wenigstens zwei Polymere oder ein Copolymer, das 
wenigslens zwei Segmenie enthall, unifaBi, wobei die 
Polymere oder das Copolymer einen Teil haben/hat, in 
dem die Anordnung der Harzmolekiile durch die Teil- 
chen gesleuerl wird. 
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